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論    文    の    要    旨 
  
 本論文は層状硫化モリブデン（MoS2）を単層剥離して得られる２次元ナノシートの化学的性質の解明と
それを踏まえた高活性光触媒の設計について検討した結果を記述したものである。硫化モリブデンナノ
シートはスコッチテープなどを用いた機械的劈開からは 2H 型、Li をインターカレーションした後、水和さ
せる化学的剥離プロセスからは 1T型が得られ、それぞれ半導体、金属的特性を示すことから、電界効果
トランジスターのチャネルをはじめとしたエレクトロニクス、オプトエレクトロニクス応用から、水素発生電極
触媒などの電気化学応用まで広範な用途を目指した研究が展開されている。本論文では 1T 型ナノシー
トに着目し、未解明であった大気中および不活性ガス雰囲気での挙動、安定性に関連して再酸化プロセ
スを明らかにしたうえで、2 次元物質の一つの重要なジャンルである酸化物ナノシートの代表例である酸
化チタンナノシート（Ti0.87O20.52−）とナノレベルで高度に制御して接合させることにより、高活性光触媒の設
計的構築を目指した。 
ここ数年、異種 2 次元物質を積層したヘテロ構造は２次元物質分野での新たなフロンティアとして高い
注目を集めている。分子レベルの薄さのナノシートを積層させるとその究極的な２次元構造に基づいて最
大の面積を介して接合されるため、両者間で緊密な相互作用が発生し、その結果、新機能の発現や機
能の強化・変調がもたらされることを示す例が多く報告されてきており、研究フィーバーの様相を呈してい
る。本研究では 1T 型硫化モリブデンを酸化チタンナノシートにヘテロ接合することで優れた光触媒水分
解機能を実現することを目指した。 
論文の構成は以下の通りである。 
 
第 1章 序論 
第 2章 化学的剥離して得られる 1T型硫化モリブデンナノシートの特性ならびに安定性 
第 3章 酸化チタンナノシート再積層体への 1T型 硫化モリブデンナノシートのモノレイヤー修飾と H2生
成光触媒活性 
第 4章 まとめと展望 
 
第 1 章序論では、2 次元物質研究と特に最近焦点が当たっている異種 2 次元物質のヘテロ接合による
機能開拓について記述し、本研究の目的、解決すべき課題を明確にしている。 
第 2 章は、化学的剥離して合成される 1T 型硫化モリブデンナノシートの挙動をコロイド溶液の安定性、
ナノシートの品質、酸化状態、2 次元構造など様々な観点から調査し、ナノシートの安定性および性質に
は再酸化プロセスが深く関連していることを明らかにした。再酸化によりナノシートの断片化、さらには凝
集が進行することを明らかにし、高品質のナノシートを長期間安定に保存するためには不活性雰囲気中
で再酸化プロセスを抑制することが必要であると結論している。 
第 3 章は、再積層した酸化チタンナノシートを 1T 型硫化モリブデンナノシートでモノレイヤー修飾するプ
ロセスの確立と、その水素生成光触媒への応用を記述している。両者のナノシートの再積層が誘起される
水素イオン濃度に５倍の差があることを利用して、最初に酸化チタンナノシートが分散したコロイド溶液に
塩酸を滴下して羊毛状の沈殿を生じさせた後、硫化モリブデンナノシートを添加することで、その表面の
修飾を試みた。適切な反応条件を選択することにより、酸化チタンナノシートが 10～15枚重なった再積層
体の表面に硫化モリブデンナノシートが単層で被覆したサンプルが得られ、その水分解光触媒反応につ
いて調べた結果、硫化モリブデンナノシートで修飾しない場合に比べて 10 倍に及ぶ活性の増大が達成
されることを見出した。この顕著な活性の向上の理由について、ナノ構造、ヘテロ接合の観点から議論を
行っている。 
第 4章では得られた結果を総括し、本研究の意義、および将来展望について記述している。 
 
 
審    査    の    要    旨 
〔批評〕 
 本論文では化学剥離して得られる 1T型硫化モリブデンナノシートの再酸化過程を様々な視点から詳細
に調べて解明し、それに基づいて高品質の単層ナノシートを安定に長期間保存する方法を示した。さら
に２種類のナノシートの化学性の違いに着目した２段階フロキュレーション法を提案し、得られた 1T 型硫
化モリブデンナノシートを酸化チタンナノシートの再積層体の表面にモノレイヤーで被覆してヘテロ界面
を構築できることを示し、紫外光照射により酸化チタンナノシート中で生成する励起キャリアを効率的に分
離できるため水分解光触媒活性が大幅に向上することを明らかにした。本研究における実験手順、結果
の解析、考察、結論の導出は妥当と判断される。本論文は２次元ナノシートの化学性に関する理解を深
め、それに基づいてナノヘテロ界面を設計して高活性光触媒の構築につなげたものであり、２次元物質
の光化学応用に向けた研究の進展に寄与する研究成果であると評価される。 
 
〔最終試験結果〕 
平成 30 年 5 月 29 日、数理物質科学研究科学位論文審査委員会において審査委員の全員出席のも
と、著者に論文について説明を求め、関連事項につき質疑応答を行った。その結果、審査委員全員によ
って、合格と判定された。 
 
〔結論〕 
 上記の論文審査ならびに最終試験の結果に基づき、著者は博士（工学）の学位を受けるに十分な資格
を有するものと認める。 
